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La presente invention due aux travaux de 
MM. Charles Bondy, Gerard Robin et Jean- 
Pierre Vidal de la societe TAtome Industriel 
a pour objet un procede de marquage de lubri- 
fiants en vue notamment de 1'identification et 
du controle de ces lubrifiants. Certains lubri- 
fiants de quaiite peuvent faire l'objet de contre- 
facons et certaines huiles de commande sont 
quelquefois utilisees au-dela de la date de 
peremption. II peut en resulter des litiges sur 
le plan commercial. Le procede vise par la 
presente invention devrait pouvoir faciliter 
d'eventuelles expertises en fournissant un 
moyen rapide d'identification de lots d'huile. 

Le procede utilise jusqu'ici est un marquage 
chimique par traceurs analysables par spectro- 
photometrie d'absorption et spectrophotometrie 
de flamme. Ce procede n'est, toutefois, ni selec- 
tif, ni d'une grande sensibilite ni enfin d'une 
mise en ceuvre tres rapide. 

Le procede conforme a l'invention comprend 
lee etapes d'incorporation au lubrifiant d'au 
moins un element traceur et d 'activation de 
cet element par irradiation neutronique. 

L'element traceur qui est incorpore a l'huile, 
doit presenter un certain nombre de conditions 
qui peuvent etre resumees ainsi : 

Emettre une activite induite maximale apres 
une irradiation de duree minimale ; 

Avoir une periode de preference courtc ; 

Presenter une bonne selectivity d 'analyse par 
rapport aux elements presents dans l'huile et 
par rapport aux impuretes en particulier (Ba, 
Ca, Na, CI, Al) qui sont fortement activables 
et relativement abondants. 

Conformement a l'invention, on utilise de 
preference comme elements traceurs le dyspro- 
sium, rhafnium et Tindium. Ces elements pre- 
sentent des spectres y bien resolus par rapport 
aux huiies et bien resolus entre eux, et sont de 
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ce fait facilement identifiables. Les proprietes 
nucleaires de ces elements sont consignees dans 
le tableau suivant : 



Elements 


Isotope 
actif 


Periodes 


Energies 
principales 


Dysprosium . 
Hafnium 
Indium 


165 Dy 
165 mDy 
179 Hf 

H6 In 


2,3 h 
85 s 
19 s 

54 mn 


KeV 

47,5 et 93 
46 ct 108 
56 
215 
400 
1080 
1 270 



Pour faciliter Tincorporation d'elements tra- 
ceurs a des quantites importantes d'huile, il est 
avantageux de preparer tout d'abord une solu- 
tion mere concentree d'elements traceurs que 
Ton dilue ensuite avec l'huile que Ton desire 
marquer. 

Dans un exemple de preparation d'une solu- 
tion mere de dysprosium, on est parti d'un 
nitrate de dysprosium qui a ete dissous a chaud 
dans le tributylphosphate, lequei est directe- 
ment rniscible a Thuile. On a prepare d'une 
maniere analogue des solutions meres d'baf- 
nium et d'indium. Les oxydes de ces deux ele- 
ments ont ete mis en solution aqueuse sous 
forme d'oxinate. Les solutions ont ensuite ete 
evaporees jusqu'a siccite et les oxinates dissout 
dans du tricresylphosphate en presence de mer- 
captobenzothiazol. Ces solutions sont dirccte- 
ment miscibles aux huiles. Leurs teneure en 
elements traceurs sont generalement comprises 
entre 0,1 et 0,5 %. 

Les solutions meres d'elements traceurs sont 
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additionnees aux huiles, dans des proportions 
telles, que la teneur de Felement traceur dans 
les huiles soit de Fordre de 2% 0 . Des teneurs 
inferieures de Fordre de 0,4 %o sont toute- 
fois encore suffisantes poor assurer un tracage 
con ven able. 

II faut cependant tenir compte de F evolution 
de la teneur de Felement traceur dans Fhuile. 
La diminution de la concentration de Felement 
traceur observee est fonction en particulier de la 
nature, des conditions et de la duree d'utilisa- 
tion de Fhuile. Elle est faible pour une huile 
de moteur mais plus importante pour une huile 
pour commande hydraulique. 

Une teneur de Fordre de 2 %o d'element tra- 
ceur assure une marge suffisante par rapport 
aux limites de sensibilite. 

L'identifieation des huiles est obtenue par 
une simple analyse qualitative. Un cchantillon 
de Fhuile a identifier contenant Felement tra- 
ceur est soumis a une irradiation neutronique. 
La comparaison du spectre y de cet echantillon 
avec le spectre de Felement traceur et d'une 
huile temoin irradies dans les memes condi- 
tions permet Fidentification de Fhuile. 

La figure 1 montre le spectre y d'une huile 
de moteur usagee apres irradiation sous un 
flux de 4,5.10 12 jx/cm 2 /s pendant 20 secondes et 
la figure 2 le spectre y d'une huile usagee iden- 
tique marquee au dysprosium et irradiee dans 
les memes conditions que Fhuile non marquee. 
Sur la figure 2 un pic a 0,046 MeV indique la 
presence de dysprosium et permet de conclure 
a Fidentite des deux huiles. 

L'in corporation d'elements traceurs peut etre 
realisee tres facilement a Fechelle industrielle 
sans exiger de phase de fabrication supplemen- 
taire. La fabrication des lubrifiants pour les- 
quels le tracage peut etre envisage, comporte 
des additions de produits et des melanges 
d 'huiles differentes. Ces operations necessitent 
une phase de malaxage qui permet la disper- 
sion et Fhomogeneisation des produits. Une 
addition supplement a ire peut done s'integrer 
sans aucune difficulty dans le processus de 
fabrication d'une huile. 

Le marquage des huiles par le procede 
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conforme k Finvention peut etre utilise k d'au- 
tres fins qu'a celle d'une simple identification. 
Le procede peut etre applique en vue du 
controle de Fetancheite d'un circuit. 

Certains circuits hydrauliques comportent 
des ensembles complexes avec des connexions 
de circuits et des vannes k passages multiples. 
Differentes parties de circuits peuvent avoir des 
caracteristiques qui exigent Futilisation de 
qualites d*huiles differentes. Ces differentes 
parties de circuits ne doivent pas communiquer 
que ce soit par fuite ou par defaut de montage 
afin que soient maintenues les proprietes des 
differentes huiles. Le procede conforme a. Fin- 
vention permet de detecter des pollutions reci- 
proques de Fordre de 1 % et meme moins. 

RESUME 

La presente invention a pour objet un pro- 
cede de marquage de lubrifiants caracterise en 
ce qu'il comprend les points suivants pris seuls 
ou en combinaison : 

1° Le procede comprend les eta pes d'incor- 
poration au lubrifiant d'au moins un element 
traceur et deactivation de cet element traceur ; 

2° Les elements traceurs sont choisis dans le 
groupe constitue par le dysprosium, Fhafnium 
et F indium ; 

3° Les teneurs en elements traceurs dans les 
lubrifiants sont de Fordre de 2^; 

4° L'incorporation de Felement traceur est 
effectuee par dilution d'une solution mere de 
Felement traceur avec Fhuile que Fon desire 
marquer ; 

5° La solution mere de dysprosium est prepa- 
ree par dissolution k chaud du nitrate de dys- 
prosium dans le tributylphosphate ; 

6° Les solutions meres d'hafnium et d'indium 
sont preparees par dissolution dans Feau des 
oxydes de ces elements sous forme d'oxinate, 
par evaporation jusqu'a siccite de la solution 
obtenue et par dissolution des oxi nates dans 
le tricresylphosphate en presence de mercapto- 
benzothiazol. 

COMMISSARIAT A L'fiNERGIE ATOMIQUE 
Par procuration : 

Brevatohb 
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